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B schr ibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft einen Alkylierungskatalysator, in Verfahren zu dessen H rstellung 
sowi di Verwendung des Kataiysators zur o-Alkylierung von Phenol n. 

o-Alkylierte Phenole sind wichtige organische Zwischenprodukte. So dient beispielsweise 2,6- 
Dimethyiphenol a!s Zwischenprodukt zur Herstellung von methylsubstituierten Polycarbonaten und uber 
5 seine Umwandlung in 2,6-Dimethylanflin zur Synthese von Pflanzenschutzmitteln. 

Der wichtigste Syntheseweg zu solchen o-alkylierten Phenolen veriauft uber die Gasphasenalkylie- 
rung von Phenol Oder bereits einfach o-substituierten Phenolen mit niederen Alkoholen in Gegenwart 
eines Kataiysators aus verschiedenen Metalloxiden. Die bendtigten Temperaturen bewegen sich hierbei 
zwischen 350 und 600 °C. in den ietzten Jahren erschlen eine groBe Anzahi von Patentanmeidungen fur 
10 diesen Syntheseweg, die vor aflem die Zusammensetzung von verschiedenen Alkylierungs-Katalysatoren 
beschreiben. Die Ziele der beschriebenen Verfahren sind eine hohe Ausbeute und eine gute Selektivitat 
bezuglich der Phenolalkylierung sowie moglichst kurze Aktivierungsphasen und iange Standzeiten der 
Katalysatoren. 

Nach dem Verfahren von BE-A-888 904 slnd Katalysatoren aus mindestens 4 Komponenten 
15 beschrieben, die Anspruch auf die o. g. Verbesserungen erheben, wobei neben Eisenoxid und Vanadin- 

oxtd eine Auswahl aus einer Vielzahl von metallischen und/oder nicht-metaiiischen Oxiden in einem 

Gemisch zur Anwendung kommen. 

Als Nebenreaktion zur Alkylierung von Phenolen zersetzt sich das Aikylierungsreagens Alkanol zu 

Wasserstoff, Kohlendioxid, Kohlenmonoxid und zu dem dem Alkanol zugrundeliegenden Kohlenwasser- 
20 stoff Oder be! hoheren Alkanolen dem zugrundeliegenden Olefin. Die Selektivitat bezuglich des Alkanols 

wird in den meisten Patentanmeidungen nicht erwahnt und ist erfahrungsgemaB niedrig. Nach dem 

Verfahren von JP-A-56-45 427 (1981) gelingt untertechnisch aufwendigen Bedingungen eine Reduzierung 

der Methanolzersetzung im gunstigsten Fall von 46% auf 38%. Die Methanolzersetzung ist hierbei wie 

folgt definiert : 

• 100 il? 

• VSi 

30 

wobei 

M R das Methanol im Einsatzgemisch; 

M P das Methanol im Produktgemisch und 

M M das Methanol, das bei der Methylierung verbraucht wird, 
35 darstellen, wobei alle Angaben in molaren Mengen gemacht werden. 

Der JP-Anmeidung 56-49 330 (1981 ) ist zu entnehmen, daB die Methanolzersetzung von 97 % auf 66 % 
gesenkt werden kann. Als Reaktionstemperatur sind jedoch 420 °C notig. 

Oberraschend wurde nun gefunden, daB ein Katalysator aus dem 3-Komponentensystem der Oxide 
des Eisens, des Siliciums und des Magnesiums neben hoher Ausbeute und Selektivitat an o-substituier- 
40 ten und o,o'-disubstituierten Phenolen auch eine hohe Selektivitat bezuglich des Aiakanois zeigt. Durch 
die daraus resultierende geringere Abgasmenge und den geringeren Alkanoiverbrauch liefert der neue 
Katalysator einen Beitrag zur Rohstoffersparnis und zum Umweftschutz. AuBerdem wird kein Vanadium 
wie in BE-A-888 904 und kein Chrom wie in DE-A-24 28 056 bendtigt, wodurch die Katalysatorkosten 
vorteiihaft niedrig gehalten werden konnen. Chromoxid ware auch deshalb bedenklich, weil unter den 
45 Alkylierungsbedingungen die Bildung des cancerogenen Chromcarbonyls nicht ausgeschlossen werden 
kann. Beim erfindungsgemaBen Katalysator werden stark erniedrigte Alkanolzersetzungen beobachtet, 
so beispielsweise bei der Methylierung mit Methanol nur Methanolzersetzungen in der Nahe von 22 %. 

Die Erfindung betrifft demnach einen Alkylierungskatalysator, enthaltend die Oxyde des Eisens, 
Siliciums und Magnesiums im Atomverhaltnis Fe : Si : Mg = 100 : 0,1-10 : 0.1-15 sowie gegebenenfalls 
so weiter. enthaltend bis zu 5 % seines Gesamtgewichtes an Oxyden und/oder Carbonaten der Alkali- 
und/oder Erdalkalimetalle. In bevorzugter AusfQhrungsform enthalt der Alkylierungskatalysator die 
Oxyde des Eisens, Siiiclums und Magnesiums im Atomverhaltnis Fe : Si : Mg = 100 : 0,2-6 : 0,1-10 sowie 
gegebenenfalls 0,1-5% seines Gesamtgewichts an Oxyden und/oder Carbonaten der Alkali- und/oder 
Erdalkalimetalle. 

55 Die Erfindung betrifft weiterhin ein Verfahren zur Herstellung des Alkylierungskatalysators. Zur 
Herstellung des Kataiysators kann eine waBrige Losung eines Eisensalzes, eines Magnesiumsalzes und 
einer wasserldslichen Siliciumberbindung, in der die genannt n Elemente im Atomverhaltnis 
Fe : Si : Mg = 100 : 0,1-10 : 0,1-15 nthalten sind, durch Zusatz einer alkalisch reagierenden Verbindung 
auf einen pH-Wert von 6 bis 9 eingestellt werden. Das sich bildende Gel laBt man sodann altern, wobei in 

60 bevorzugter Weise die Losung geruhrt wird. Das gealterte Gel wird sodann von der waBrigen Phase, 
beispielsweise durch Filtration Oder Zentrifugieren, g trennt, mit Wasser gewaschen, getrocknet und 
sodann calciniert. 
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Als wasserldslich Einsensalz seien beispielsweise Fe-(lll)-chlorid, Fe-(ll)-nitrat, Fe-(II)-suffat und Fe- 
(ll)-chlorid, bevorzugt Fe-(ll!)-nitrat erwahnt 

Als wasserlosliche Siliciumverbtndung seien beispielsweise Natriumslfikat und Kieselsauresol er- 
wahnt. 

5 Als wasserlosliche Magnesiumsalze seien z. B. Magnesiumnitrat, Magnesiumchlorid, Magnesiumcar- 
bonat und Magnesiumsulfat genannt 

Infolge der Hydrolyse beispielsweise der Fe-(lll)-salze reagiert eine mit den geforderten Verhaltnissen 
angesetzte Losung der Fe-, Mg- und Si-Verbindungen vielfach schwach sauer. in einer solchen Losung ist 
daher auch eine kieine Menge Mg-carbonat loslich, so daB auch dieses neben den oben erwahnten Mg- 
10 Saizen einsetzbar ist 

Die Salze werden im aligemeinen in dem Verhaltnis in der waBrigen Losung eingesetzt, wie sie im 
Katalysator erwartet werden (angegebene Atomverhaltnisse), da die gegenuber Eisen geringen Mengen 
an Mg- und Si-Verbindungen beim Einstellen des pH-Wertes vollstandig mitgefallt werden. Nur bei 
groBeren Mg- und/oder Si-Mengen, etwa im oberen Bereich der angegebenen Mengenverhaltnisse kann 
15 es vorteilhaft sein, Mg- und/oder Si-Verbindungen in einem OberschuB beispielsweise bis zu 20 Gew.-% 
uber der im Katalysator erwarteten Menge, einzusetzen. Auch ohne einen solchen OberschuB findet 
jedoch vollstandige Ausfallung statt, wenn man den pH-Wert im oberen Teil des angegebenen Bereiches, 
etwa bei 8-9, einstelrt. 

Als alkalische Verbindung sei beispielsweise ein Hydroxid Oder Carbonat eines Aikalimetalls, wie 
20 Lithium, Kalium, Natrium, oder das Hydroxid oder Carbonat eines Erdalkalimetalls, wie Caicium, mit 
Ausnahme des Magnesiums genannt Diese alkalischen Verbindungen konnen beispielsweise als waBrige 
Losung oder Suspension zur Losung des Einsensalzes, Magnesiumsaizes und der Siliciumverbindung 
gegeben werden. 

Man last das durch die alkalische Verbindung ausgefallte Gel mit ausgefalrtem Eisen, Magnesium 
25 und Silicium in Form beispielsweise der Oxide, Hydroxide, Oxidhydrate oder Carbonate zundchst altern. 
In bevorzugter Welse wird die mit der alkalischen Verbindung versetzte Losung hierzu geruhrt. 

Das von der Losung getrennte gealterte Gel wird sodann mit Wasser gewaschen, um den Hauptteil 
der alkalisch reagierenden Verbindung zu entfernen. Es ist jedoch nicht kritisch, wenn ein Teil dieser 
alkalisch reagierenden Verbindung absorptiv im Gel verbleibt und sodann nach dem Calcinieren einen 
30 Gehart von bis zu 5 %, bevorzugt bis 2 % des Gesamtgewichts des Katalysators an Oxid, Hydroxid oder 
durch COg-Einwirkung gebildetes Carbonat des Alkali- oder Erdalkalimetalls ergibt Frei von Alkali- oder 
Erdalkallverbindung erhalt man der erfindungsgernaBeh Katalysator, wenn als alkalische Verbindung 
Ammoniakidsung verwendet wird. 

Nach dem Trocknen bei 100-200 °C bei Normaldruck oder im Vakuum wird der Katalysator bei 350- 
35 700 °C calciniert. Der so erhaitene Katalysator kann 'durch Pressen, Granulieren, Zerkleinern und Sieben 
in eine fur die o-Alkylierung gewunschte Form gebracht werden. Er hat eine lange Lebensdauer und kann 
bei Abnahme seiner Aktivitat mit einem Sauerstoff enthaltenden Gas, beispielsweise Luft, durch 
Abbrennen regeneriert werden. 

Die Erfindung betrifft auBerdem die Verwendung des Aikylierungskatalysators zur o-Alkylierung von 
40 Phenolen durch Umsetzung von Phenolen mit mindestens einer freien o-Stellung mit niederen Alkoholen, 
gegebenenfalls in Gegenwart von Wasser, bei Temperaturen von 250-400 °C in der Gasphase. 

Als erfindungsgemaB einsetzbare Alkanole seien solche mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen genannt, wie 
Methanol, Ethanol, Propanol, tsopropanol, Butanol oder Isobutanol. Bevorzugt werden Methanol und 
Ethanol, besonders bevorzugt Methanol, eingesetzt. 
45 Als erfindungsgemaB einsetzbare Phenole mit mindestens einer freien o-Stel!ung sind solche der 
Formal 
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55 

in der R 1 bis R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff, Ci-Cj-Alkyl, Phenyl oder C 4 -CrCycloalkyl 
bedeuten und worin weiterhin zwei der genannten Reste gemeinsam die Trimethyien- oder Tetramethy- 
lengruppe bedeuten. 

Beispieie fur Verbindungen der Formel (I) sind Phenol, o-Kresol, m-Kresol, p-Kresol, 2,3-Xylenol, 2,4- 
60 Xylenol, 2,5-Xylenol, 3,5-Xylenol, 3,4-Xylenol, 2,3,4-Trimethylphenol, 2,3,5-Trimethylphenol, 2,4,5-Tri- 
methylphenol, 2,3,4,5-Tetramethylphenol, o-Ethylphenol. m-Ethylphenoi, p-Ethylph nol, 2,3-Diethylphe- 
nol, 2,4-Diethylphenol, 2,5-Diethylphenol, 3,5-Diethylph nol, 3,4-Diethylphenol, 2,3,4-Triethylphenoi, 
2,4,5-Tri thylphenol, -Propylphenol, o-Phenylphenol, p-Phenylphenol, o-Cyclohexyl phenol, p^Cyclohe- 
xylphenol, 5-Hydroxy-1 t 2,3,4-Tetrahydronaphthaiin, 4-Hydroxy-indan, 5-tert.-Butyl-3-methylphenol. 
65 In bevorzugter Form werden erfindungsgemaB Phenole der Formel (II) eingesetzt 
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In der R 5 und R 6 unabhSngig voneinander Wasserstoff, Methyl, Ethyl, Phenyl Oder Cyclohexyl bedeuten. 

Die Reaktion erfordert pro freie o-Stellung fm Phenol 1 Mol Alkanol. Es kann jedoch auch ein 
OberschuB an Alkanol eingesetzt warden. Durch Zusatz von Wasser, belspielsweise 1 bis 3 Mol pro Mol 
15 Phenol, zur Reaktionsldsung kann die Verkokung des Katalysators zuruckgedrangt werden. Ebenso kann 
in die Reaktion nicht-alkyliertes Phenol Oder nurteilwelse o-alkyliertes Phenol zuruckgefuhrt werden, das 
bei der Auftrennung des Reaktionsgemisches anfallt. 

Die Temperatur im erfindungsgemaSen Verfahren liegt bei 250 bis 400 °C, bevorzugt bei 310 bis 
380 °C. Der Reaktionsdruck liegt bei Atmospharendruck, kann aber auch erhoht Oder vermindert sein. 

20 

Beispiei 1 



Zu einer Losung von 960 g Eisennitrat Fe(N0 3 ) 3 • 9 H 2 0, 3 g Magnesiumcarbonat (basisch) und 9,8 g 
Wasserglas in 9 I Wasser tropft man unter Ruhren eine 10%ige NH 3 -L6sung bis slch ein pH-Wert von 7 

25 einstellt. Nach einer Stunde Aiterungszeit wird abgesaugt, dreimal mit Wasser gewaschen und bei 170 °C 
zehn Stunden im Luftstrom bei 66.6 kPa (500 Torr) getrocknet. Nach mechanischer Zerkleinerung werden 
die KorngroBen 0,5-1,0 mm und 1,0-2,0 mm herausgesiebt. Der Katalysator wird kurz bei 170 °C 
getrocknet und bei 470 °C sieben Stunden im Muffelofen kaiziniert. 

19 ml dieses Katalysators der Zusammensetzung Fe : Si : Mg = 100 : 1,6 : 1,3 (Atomverhaltnis) 

30 werden in ein Glasrohr mit einem AuSendurchmesser von 2 cm gefullt KorngroBe 0,5-1,0 mm, Fullhohe 
12-13 cm. Das gefullte Glasrohr wird in einen Ofen eingesetzt, der in mehreren Zonen heizbar 1st, urn uber 
die gesamte Katalysatorstrecke isotherm zu fahren. Bei 330 °C wird uber eine feine Kapillare eine Losung 
von 1 Mol Phenol, 6 Mol Methanol und 1 Mo! Wasser in das Reaktionsrohr gepumpt und auf einer 
Quarzbruchschicht, die uber den Katalysator gefullt ist, bQi 250-300 °C verdampft und uber den 

35 Katalysator geleltet. Das Reaktionsprodukt wird kondensiert und die Abgasmenge uber eine Gasuhr 
registriert. Bei einem Durchsatz von LHSV (in Liter Einsatzldsung/1 Katalysator/Stunde) (liquid hourly 
space veolocity) = 1,1 [h- 1 ] liegt die Ausbeute an 2,6-Dimethylphenol bei 96% ; 22% des Methanols 
werden zersetzt. Phenol wird vollstandlg umgesetzt. 



40 Beispiei 2 

Unter den gleichen Bedingungen wie in Beispiei 1 liefert eine Losung von 1 Mol o-Kresol, 5 Mol 
Methanol und 1 Mol Wasser ber 325 °C, LHSV = 1,8 [hr 1 ], 97% 2,6-Dimethylphenol. 7 % des Methanols 
werden zersetzt. 

45 

Beispiei 3 

Wie in Beispiei 1 setzt sich eine Losung von 1 Mol m-Kresol, 6 Mol Methanol und 1 Moi Wasser bei 
340 °C, LHSV - 0,9 [h~ 1 ], zu 93 % zu 2,3.6-Trimethylphenol urn. 27 % des Methanols werden zersetzt. 

50 

Beispiei 4 



Eine Losung aus 1 Mol p-Kresol, 6 Mol Methanol und 1 Mol Wasser liefert unter den Bedingungen von 
Beispiei 1 bei 345 °C, LHSV = 1,2 [hr 1 ], 94% 2,4,6-Trimethylphenol. 30% des Methanols werden 
55 zersetzt. 



Beispiei 5 

Eine Losung von 1 Mol Phenol, 6 Mol Methanol und 1 Mol Wasser wird bei 250 °C verdampft und 
60 anschlieBend bei 330 °C uber inen Katalysator, bestehend aus den Metalloxiden des Eisens, Siliciums 
und Magnesiums, Fe : Si :Mg = 100:2,5:0,1 (Atomverhaltnis) geleitet Bei LHSV =1,0 [h- 1 ] erhalt 
man 94,5 % 2,6-Dimethylphenol b i 22 % Methanolzersetzung. 



65 
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Das Elnsatzgemisch wie in Beispiel 5 wird nach dem V rdampf n bei 250 °C bei einer Temperatur 
von 320 °C uber einen Katalysator, bestehend aus den Oxiden des Eisens, Siliciums und Magnesiums, 
Fe : Si : Mg = 100 : 0,8 : 5,2 (Atomverhaltnis) gel itet. Di Ausbeute an 2,6-Dimethylphenol iiegt bei 
95,5 % ; dabei zersetzen sich 32 % M thanol. 

5 

Beispiel 7 

3,5-Dimethylphenol wird wie in Beispiel 1 mit Methanol bei 335 °C methyliert. Die Ausbeute an 
2,3,5,6-Tetramethylphenol betragt bei LHSV 1,1 [h~ 1 ] 95%. 

10 

Beispiel 8 

Eine Losung aus 1 Mol Phenol, 6 Mol Ethanol und 1 Mol Wasser wird bei 370 °C wie in Beispiel 1 
umgesetzt. Bei LHSV = 0,9 [h~ 1 ] ist die Selektivitat der o-Ethylierung 84 % bei 87 % Umsatz. 

75 

Beispiel 9 

1 Mol 5-tert.-Butyl-3-methylphenol wird mit 5 Mol Methanol in 1 Mol Wasser unter den Bedingungen 
des Beispiels 1 bei 350 °C mit einer Selektivitat von 96 % in der o-Stellung zur phenolischen OH-Gruppe 
20 methyliert. 

Beispiel 10 (Vergleich) 

500 g Fe(N0 3 ) 3 • 9 H 2 0 und 2,5 g CaC0 3 werden in 5 I Wasser gelost. AnschlieSend tropft man eine 
25 Losung aus 6,3 g Natriumsiiikat in 100 ml Wasser zu. Die Salze werden durch langsames Zutropfen einer 
10 %igen NH 3 -L6sung ausgefallt (ca. pH - 8,0). Man ruhrt zur Alterung eine Stunde waiter, saugt das Gel 
ab und wischt es dreimal mit je 5 1 Wasser. Nach dem Trocknen bei 170 °C (40 kPa (300 Torr), 10 h) wird 
mechanised zerkieinert und die KorngroBe 0,5-1,0 mm abgesiebt. Man trocknet eventuell nochmais bei 
170 °C (200 Torr, 2 h) und kalziniert 7 Stunden bei 450 °C. Der erhaltene Katalysator der Zusammenset- 
30 zung Fe : Si : Ca * 100 : 2 : 2 (Atomverhaltnis) wird wie In Beispiel 1 eingesetzt. Bei einer Katalysatorbett- 
Temperatur von 345 °C und bis zu einer Durchsatzleistung von LHSV = 1,76 h -1 werden 93% 2.6- 
Dimethylphenol erhalten. Die Methanolzersetzung Iiegt zwischen 1,8 und 2,7 Mol Methanol pro Mol 
gebildetes 2,6-Dimethylphenol. 

35 Beispiel 11 (Vergleich) 

Analog Beispiel 10 werden zur Katalysatorherstellung statt CaC0 3 3,3 g Ba(N0 3 ) 2 verwendet. Der 
resultierende Katalysator der Zusammensetzung Fe : Si : Ba = 100 : 2 : 1 (Atomverhaltnis) iiefert unter 
den Bedingungen des Beispiels 1 bei 340 °C bis zu einer Durchsatzleistung von LHSV - 1,66 h~ 1 93- 
40 94% 2,6-Dimethylphenol. 1,1 Mol Methanol wird pro Mo! erhaltenes 2,6-Dimethylphenol zersetzt. 

Beispiel 12 

Ein weiterer Katalysator der Zusammensetzung Fe : Si : Mg : Ca - 100 : 1,3 : 2 : 2 wird aus 500 g 
45 Fe(N0 3 ) 3 • 9 H 2 0, 4,1 g Wasserglas, 2,4 g Magnesiumcarbonat (basisch) und 2,5 g CaC0 3 analog Beispiel 
10 hergestellt. Bei 335 °C werden bis LHSV = 1,25 h~ 1 94% 2,6-Dimethylphenol erhalten. 0,8 Mol 
Methanol zersetzen sich pro Mol gebildetes 2,6-Dimethylphenol. Bei 340 °C Iiegt die Ausbeute bis 
LHSV= 1,23 h- 1 bei 96%, wobei sich 1,9 Mol Methanol pro Mol 2,6-Dimethylphenol zersetzen. 

50 

Patents nspruche 

1. Alkylierungskatalysator, enthaltend die Oxide des Eisens, Siliciums und Magnesiums im Atomver- 
haltnis Fe : Si : Mg » 100 : 0,1-10 : 0,1-15 sowie gegebenenfalls weiter enthaltend bis zu 5% seines 

55 Gesamtgewichts an Oxiden und/oder Carbonaten der Alkali- und/oder Erdalkalimetalle. 

2. Alkylierungskatalysator nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, da8 der Katalysator die 
genannten Oxide im Atomverhaltnis Fe : SI : Mg = 100 : 0,2-6 : 0,1-10 sowie gegebenenfalls 0,1-3,0% 
seines Gesamtgewichts an Oxiden und/oder Carbonaten der Alkali- und/oder Erdalkalimetalle enthfilt. 

3. Verfahren zur Herstellung des Alkylierungskatalysators, der die Oxide des Eisens, Siliciums und 
60 Magnesiums im Atomverhaltnis Fe : Si : Mg = 100 : 0,1-10 : 0,1-15 enthalt sowie gegebenenfalls weiter 

bis zu 5 % seines Gesamtgewichts an Oxiden und/oder Carbonaten der Alkali- und/oder Erdalkalimetalle 
enthalt, dadurch gekennzeichnet, daB man eine waBrige Losung eines Eisensalzes, eines Magnesiumsal- 
zes und einer wasserldslichen Siliciumverbindung, die die genannten Elemente im Atomverhaltnis 
Fe : Si :Mg = 100: 0,1-10: 0.1-15 enthalt, durch Zugabe von geg ben nfalls Hydroxyden und/oder 
65 Carbonat n der Alkali- und/oder Erdalkalim talie auf inen pH-Wert von 6 bis 9 instellt, das sich bild nde 
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Gel altern laBt, dann von d r waBrigen Phase trennt, mit Wasser wascht, trocknet und calciniert 

4. Verwendung des Alkylierungskatalysators nach Anspruch 1 Oder 2 zur o-Alkylierung von 
Phenolen, wobei Phenole mit mindestens einer freien o-Steliung mit niederen Alkanolen, gegebenenfalls 
in Gegenwart von Wasser, bei Temperaturen von 250 bis 400 °C in der Gasphase umgesetzt werden. 
5 5. Verwendung des Alkylierungskatalysators nach Anspruch 1 oder 2 zur o-Methylierung von 
Phenolen. 



Claims 

10 

1. Alkylation catalyst which contains the oxides of iron, silicon and magnesium in an atomic ratio of 
Fe : SI : Mg of 100 : 0.1-10 : 0.1-15 and, possibly, also contains up to 5 % of its total weight of oxides 
and/or carbonates of alkali and/or alkaline earth metals. 

2. Alkylation catalyst according to Claim 1, characterised in that the catalyst contains the said oxides 
is in an atomic ratio of Fe : Si : Mg of 100 : 0.2-6 : 0.1-10 and, possibly, 0.1-3.0 % of its total weight of oxides 

and/or carbonates of alkali and/or alkaline earth metals. 

3. Process for preparing the alkylation catalyst which contains the oxides of iron, silicon and 
magnesium in an atomic ratio of Fe : Si : Mg of 100 : 0.1-10 : 0.1-15 and, possibly, also contains up to 5 % 
of its total weight of oxides and/or carbonates of alkali and/or alkaline earth metals, characterised in that 

20 an aqueous solution of an iron salt, a magnesium salt and a water-soluble silicon compound which 
contains the said elements in an atomic ratio of Fe : Si : Mg of 100 : 0.1-10 : 0.1-15, is brought to a pH 
value of 6 to 9 by adding, if appropriate, hydroxides and/or carbonates of alkali and or alkaline earth 
metals, and the gel which forms is allowed to age and is then separated from the aqueous phase, washed 
with water, dried and calcined. 

25 4. Use of the alkylation catalyst according to Claim 1 or 2 for o-aikylating phenols, by reacting 
phenols which have at least one free o-position in the gas phase at temperatures of 250 to 400 °C with 
lower alkanols, if appropriate in the presence of water. 

5. Use of the alkylation catalyst according to Claim 1 or 2 for o-methylating phenols. 

30 

Revendications 

1. Catalyseur d'alkylation contenant les oxydes du fer, du silicium et du magnesium aux proportions 
atomiques Fe : Si : Mg = 100 : 0,1 & 10 : 0,1 a 15 et le cas 6ch£ant, en outre, jusqu'4 5 % de son poids total 
35 d'oxydes et/ou carbonates des metaux alcalins et/ou alcalino-terreux. 

Z Catalyseur d'alkylation selon la revendication 1, caracterise en ce qu'il contient les oxydes 
mentionnes aux proportions atomiques Fe : Si : Mg ■ 100 : 0,2 a 6 : 0,1 & 10 et le cas echeant 0,1 a 3,0 % 
de son poids total d'oxydes et/ou carbonates de metaux alcalins et/ou alcalino-terreux. 

3. Proc6d6 de preparation du catalyseur d'alkylation contenant les oxydes du fer, du silicium et du 
40 magnesium aux proportions atomiques Fe : Si : Mg = 100 : 0,1 a 10 : 0,1 a 15 et le cas echeant jusqu'& 

5 % de son poids total d'oxydes et/ou carbonates des metaux alcalins et/ou alcalino-terreux, caracterise 
en ce que Ton regie & un pH de 6 k 9 une solution aqueuse d r un sel de fer, d'un sel de magnesium et d'un 
compose hydrosoluble du silicium, contenant les elements mentionnes aux proportions atomiques 
Fe : Si : Mg = 100 : 0,1 h 10 : 0,1 a 15, par addition le cas echeant d'hydroxydes et/ou de carbonates des 
45 metaux alcalins et/ou alcalinoterreux, on laisse vieillir le gel forme, on le separe ensuite de la phase 
aqueuse, on le lave a Peau, on le seche et on le calcine. 

4. Utilisation du catalyseur d'alkylation selon la revendication 1 ou 2 pour I'alkylation en ortho de 
phenols dans laqueile on fait reagir des phenols ayant au moins une position ortho libreavec des alcanols 
inferieurs, eventuellemenf en presence d'eau, a des temperatures de 250 a 400 °C, en phase gazeuse. 

50 5. Utilisation du catalyseur d'alkylation selon la revendication 1 ou 2 pour la methylation en ortho de 
phenols. 
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